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including a three - layered film, wherein an air electrode 
is provided on one surface of a solid electrolyte film 
whereas a fuel electrode is provided on another surface 
thereof; a protection layer is formed on one electrode of 
the three - layered film, and a collection layer is connected 
to another surface of the protection layer; and the fuel 
electrode and the collection layer or the air electrode and 
the collection layer are electrically connected to each 
other through bores that are formed in a thickness direction 
of a main surface of the protection layer. 
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Die folgenden Angaben sine! den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

(3) Festelektrolyt-Brennstoffzeile und Verfahren zur Herstellung derselben 

@ Die Erfindung betrifft eine Festelektrolyt-Brennstoffzei- 
le mit einem dreischichtigen Film, bei dem eine Luftelek- 
trode auf einer Oberflache eines Festelektrolytfilms ange- 
ordnet ist und eine Brennstoffelektrode auf der anderen 
Oberflache davon angeordnet ist, eine Stutzschicht ist an 
einer Elektrode des dreischichtigen Films angebracht, 
und eine Sammelschicht ist mit der anderen Oberflache 
der Stutzschicht verbunden, und die Brennstoffelektrode 
und die Sammelschicht oder die Luftelektrode und die 
Sammelschicht sind elektrisch miteinander durch Boh- 
rungen verbunden, die in der Dickenrichtung der Haupt- 
flache der Stutzschicht ausgebildet sind. 
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Beschreibung 

Die vorlicgcndc Erfindung bctrifft eine Festelektrolyt-Brennstoffzelle und ein Verfahren zur Herstellung der Festelek- 
trolyt-Brcnnstoffzclle. 

5 Einc Festelektrolyt-Brennstoffzelle umfaBt eine Vielzahl von dreischichtigen Filmen, die jeweils eine Brennstoffelek- 
trode, einen Festelektrolytfilrn und eine Luftelektrode umfassen. Jeder dreischichtige Film besitzt eine flache plattenar- 
tige Fonn und wird ublicherweise entweder von einern selbstandig stehenden Filmsysiem oder einem gestutzten Filmsy- 
stem getragen. 

Bci dem selbstandig stehenden Filmsystem, wie es in der bruchstuckartigen Schnittansicht des dreischichtigen Films 
to in Fig. 1 gezeigi ist, tragi ein Fesielekirolyifilm 2, der dicker als die Brennstoffelektrode 1 oder die Luftelektrode 3 des 
dreischichtigen Films 4 ist, der die Brennstoffzelle umfaBt, das Gefuge des dreischichtigen Films 4. 

Bei dem abgestiitzten Filmsystem wird der Aufbau des dreischichtigen Films von anderen Teilen als dem Festelektro- 
lytfilm gehalten, und wie in der bruchstuckartigen Schnittansicht des dreischichtigen Films in Fig. 2A gezeigt. ist, kann 
das Gefuge des dreischichtigen Films 4 dadurch abgestutzt werden, daB die Dicke der Luftelektrode 3 so festgelegt wird, 
15 daB sie groBer als die der Brennstoffelektrode 1 und des Festelektrolytfilms 2 ist, oder daB die Dicke der Brennstoffelek- 
trode 1 groBer als die des Festelektrolytfilms 2 und der Luftelektrode 3 festgelegt wird, wie in Fig. 2B angegeben ist. 

Obwohl das selbstandig stehende Filmsystem einen einfachen Aufbau besitzt, liegt das Problem darin, daB der Innen- 
widerstand der Zelle groB wird. weil der Festelektrolytfilm dick ist. 

Bei dem gestutzten Filmsystem kann die Dicke des Festelektrolytfilms selber reduziert werden, und der Innenwider- 
20 stand der Zelle kann so gesteuert werden, daB er medrig ist. Aber das Material der Luftelektrode aus (La, Sr) MnC^ be- 
sitzt eine niedrigere Festigkeit als YSZ (ink Yttrium stabiiisierte Zirkonerde), die im allgemeinen als das Material fiir den 
Festelektrolytfilrn verwendet wird, und die Luftelektrode ist durchlassig, so daB es dem Luftgas erlaubt ist, durch die 
Elektrode zu wandern. Deshalb muB dann, wenn z. B. die Luftelektrode als Stutzschicht verwendet wird, ihre Dicke 
ziemlich groB sein, damit eine Stiitzfestigkeit, die Equivalent zu der des Festelektrolytfilms bei dem selbstandig stehen- 
25 den Filmsystem ist, vorgesehen wird. Das gleiche trifft zu, wenn statt der Luftelektrode die Brennstoffelektrode als Stutz- 
schicht Verwendet wird. 

Somit ist die Zcilc, die die Basiscinhcit fur die Encrgiccrzcugung der Brennstoffzelle ist, im Fallc des gestiitzten Film- 
systems dicker als die bei dem selbstandig stehenden Filmsystem, und als eine Folge davon besteht ein Problem darin, 
daB das Volumen der Festelektrolyt-Brennstoffzelle vergroBert wird. Gleichzeitig mussen die elektrischen Eigenschaften 

30 der Elektrode und die Reaktivitat mit dem Festelektrolytfilrn, mit dem die Elektrode verbunden ist, voll berucksichtigt 
werden, und es ist bis jetzt schwierig, den Warmeausdehnungskoeffizienten des Verbindungselements zu regulieren, das 
den Zellen hinzugefiigt wurde, urn benachbarte Zellen elektrisch rniteinander zu verbinden, indem das Gas den in Be- 
tracht kommenden Elektroden zugefiihrt wird. 

Angesichts des oben Gesagten besteht ein Bedarf nach einer Festelektrolyt-Brennstoffzelle, die eine Stiitzfestigkeit 

35 besitzt, die ahnlich der Struktur ist, bei der der Festelektrolytfilrn die Stutzschicht ist, obwohl hier der Festelektrolytfilrn 
nicht die Stutzschicht ist, bei der das Grofierwerden des Volumens gesteuert wird, und bei der der Warmeausdehnungs- 
koeffizient zwischen der Stutzschicht und dem Verbindungselement problemlos reguliert werden kann. Es wird auch ein 
Verfahren zum Herstellen der Festelektrolyt-Brennstoffzelle bendtigt. 

Die vorliegende Erfindung ist auf eine Festelektrolyt-Brennstoffzelle ausgerichtet, die diese Bedingungen erfullt. Die 

40 Festelektrolyt-Brennstoffzelle umfaBt einen dreischichtigen Film, bei dem eine Luftelektrode auf einer Oberflache des 
Festelektrolytfilms angeordnet ist und eine Brennstoffelektrode auf der anderen Flache angeordnet ist, eine Stutzschicht, 
die eine Oberflache aufweist, die mit der Luftelektrode oder der Brennstoffelektrode des dreischichtigen Films verbun- 
den ist, und eine Sammelschicht, die mit der anderen Oberflache der Stutzschicht verbunden ist, und sie ist dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die Brennstoffelektrode und die Sammelschicht, oder die Luftelektrode und die Sammelschicht elek- 

45 trisch rniteinander durch Bohrungen verbunden sind, die in der Dickenrichtung der Hauptflache der Stutzschicht ausge- 
bildet sind. 

Wenn bei der Herstellung einer derartigen Festelektrolyt-Brennstoffzelle die Formkorper fur den Festelektrolytfilm, 
die Luftelektrode, die Brennstoffelektrode, die Stutzschicht, in der Locher in der Dickenrichtung der Hauptflache ausge- 
bildetsind, und die Sammelschicht jeweils laminiert werden, um einen laminierten Korper zu bilden, wird der laminierte 

50 Korper gepreBt, und das Material des geformten Korpers fiir die Luftelektrode oder die Brennstoffelektrode, und das Ma- 
terial der Sammelschicht werden in die Bohrung der Stutzschicht gefiillt, und die Luftelektrode oder die Brennstoffelek- 
trode konnen problemlos mit der Sammelschicht durch die Bohrung in der Stutzschicht verbunden werden. 

In ahnlicher Weise konnen der Formkorper fur den Festelektrolytfilm, die Luftelektrode, die Brennstoffelektrode und 
die Stutzschicht, in der Locher in der Dickenrichtung der Hauptflache ausgebildet sind, jeweils laminiert werden, um ei- 

55 nen Laminatkorper zu bilden, der Laminatkorper wird gebacken, und die Oberflache der Stutzschicht wird mit einer Pa- 
ste des Elektrodenmaterials ftir die Sammelschicht uberzogen, um die Sammelschicht zu bilden, und wenn das Elektro- 
denmaterial fiir die Sammelschicht in die Bohrung eingefullt ist, die in der Stutzschicht ausgebildet ist, kann die Luft- 
elektrode oder die Brennstoffelektrode leicht mit der Sammelschicht durch die Bohrung in der Stutzschicht verbunden 
werden. 

60 Zum Zwecke der Veranschaulichung der Erfindung sind in den Zeichnungen verschiedene Formen gezeigt, die im Au- 
genblick bevorzugt werden, wobei aber zu verstehen ist, daB die Erfindung nicht auf die gezeigten genauen Anordnungen 
und Mittel begrenzt ist. Es zeigen: 

Fig. 1 eine bruchstuckartige Schnittansicht des dreischichtigen Films in einer herkommlichen Festelektrolyt-Brenn- 
stoffzelle des selbstandig stehenden Filmsystems, 
65 Fig. 2A eine bruchstuckartige Schnittansicht des dreischichtigen Films, bei dem die Luftelektrode die Stutzschicht in 
einer herkommlichen Festelektrolyt-Brennstoffzelle des gestutzten Filmsystems ist, 

Fig. 2B eine bruchstuckartige Schnittansicht des dreischichtigen Films, bei dem die Brennstoffelektrode die Stutz- 
schicht in einer herkommlichen Festelektrolyt-Brennstoffzelle des gestiitzten Filmsystems ist. 
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Fig. 3 eine bruchstuckartige Schnittansicht der Brennstoffelektrode, des Festelektrolytfilms, der Luftelektrode, der 
Stutzschicht und der Sammelschicht nach dem Pressen in der Festelektrolyt-Brennstoffzelle der vorliegenden Erfindung, 

Fig. 4 eine bruchstuckartige Schnittansicht der Sammelschicht, der Stutzschicht, der Luftelektrode, des Festelektrolyt- 
films und der Brennstoffelektrode nach dem Backen der Sammelschicht in der Festelektrolyt-Brennstoffzelle der vorlie- 
genden Erfindung, 5 

Fig. 5 eine teilweise auseinandergezogene perspektivische Ansicht der Brennstoffelektrode. des Festelektrolytfilms, 
der Luftelektrode, der Stutzschicht, in der Bohrungen ausgebildet sind, und der Sammelschicht vor dem Pressen in der 
Festelektrolyt-Brennstoffzelle der vorliegenden Erfindung, 

Fig. 6 eine bruchstuckartige Schnittansicht entlang der Linie A-A von Fig. 5, 

Fig. 7 eine teilweise auseinandergezogene perspektivische Darstellung der Stutzschicht, in der Bohrungen ausgebildet 10 
sind, der Luftelektrode, des Festelektrolytfilms und der Brennstoffelektrode in der Festelektrolyt-Brennstoffzelle der 
vorliegenden Erfindung, 

Fig. 8 eine bruchstuckartige Schnittansicht entlang der Linie B-B von Fig. 7. 

Fig. 9 eine bruchstuckartige Schnittansicht der Brennstoffelektrode, des Festelektrolytfilms, der Luftelektrode und der 
Sammelschicht des Vergleichsbeispieis 1, 15 

Fig. 10 eine bruchstuckartige Schnittansicht der Brennstoffelektrode, des Festelektrolytfilms, der Luftelektrode und 
der Sammelschicht des Vergleichsbeispieis 2, 

Fig. 1 1 eine bruchstuckartige Schnittansicht der Festelektrolyt-Brennstoffzelle in einem anderen Ausfuhrungsbeispiel 
der vorliegenden Erfindung. 

Im folgenden werden die bevorzugten Ausfuhrungsbeispiele der vorliegenden Erfindung unter Bezugnahme auf die 20 
Zeichnungen genauer erlautert. 

Wie in Fig. 3 gezeigt ist, umfaBt eine Festelektrolyt-Brennstoffzelle der vorliegenden Erfindung einen dreischichtigen 
Film 4, eine Stutzschicht 5 und eine Sammelschicht 6. Die Stutzschicht 5 ist zwischen dem dreischichtigen Film 4 und 
der Sammelschicht 6 angeordnet. Die Stutzschicht 5, der dreischichtige Film 4 und die Sammelschicht 6 bilden eine Zell- 
einheit der Festelektrolyt-Brennstoffzelle. - 5 

Der dreischichtige Film umfaBt eine Brennstoffelektrode 1, einen Festelektroly tfilm 2 und eine Luftelektrode 3 und ist 
so aufgcbaut, daB die Luftelektrode 3 auf cincr Obcrflachc des Festelektrolytfilms 2 angeordnet ist, und da6 die Brenn- 
stoffelektrode 1 auf der anderen Oberflache des Festelektrolytfilms 2 angeordnet ist. 

Eine Hauptflache der Stutzschicht 5 ist mit der Luftelektrode 3 verbunden, und die andere Hauptflache der Stutz- 
schicht 5 ist mit der Sammelschicht 6 verbunden. Die Stutzschicht 5 besitzt eine Vielzahl von Durchgangsbohrungen 7, 30 
die sich zwischen deren beiden Hauptftachen erstrecken, und die Luftelektrode 3 und die Sammelschicht 6 stehen durch 
diese Durchgangsbohrungen 7 rhiteinander in Kontakt und sind durch diese elektrisch miteinander verbunden. Bei der 
speziell in Fig. 3 gezeigten Struktur ragen sowohl die Luftelektrode 3 als auch die Sammelschicht 6 in Richtung auf die 
Durchgangsbohrungen 7 vor, urn den physischen sowie den elektrischen Kontakt herzustellen. 

Die Luftelektrode 3 und die Sammelschicht 6 konnen auch einen anderen Aufbau aufweisen, um den physischen und 35 
den elektrischen Kontakt zwischen ihnen zu erzielen. Zum Beispiel konnen die Durchgangsbohrungen 7 der Stutzschicht 
5 im wesentlichen nur mit dem vorstehenden Abschnitt der Sammelschicht 6 ausgefullt sein, wie in Fig. 4 gezeigt ist. 

Obwohl die Stutzschicht 5 in der in Fig. 3 bzw. Fig. 4 gezeigten Festelektrolyt-Brennstoffzelle auf der Luftelektrode 3 
ausgebildet ist, kann die Stutzschicht 5 auch auf der Brennstoffelektrode 1 vorgesehen werden, und die Brennstoffelek- 
trode 1 kann sich in Kontakt mit der Sammelschicht 6 befinden und elektrisch damit verbunden sein. 40 

Bei diesem Aufbau werden weder der Festelektroly tfilm, noch die Luftelektrode, noch die Brennstoffelektrode des 
dreischichtigen Films als Stutzschicht verwendet, sondem es wird ein anderes unabhangiges Element als Stutzschicht 
eingesetzt. Deshalb wird die Festelektrolyt-Brennstoffzelle der vorliegenden Erfindung durch die Auswahl eines geeig- 
neten Materials fur die Stutzschicht mit einer Festigkeit versehen, die ahniich der der Stutzstruktur des dreischichtigen 
Films des selbstandig stehenden Systems ist, wahrend das GroBerwerden des Volumens der Festelektrolyt-Brennstoff- 45 
zelle verhindert wird. 

Und obwohl die Stiitzfestigkeit der Stutzschicht in Betracht gezogen werden sollte, mussen ihre elektrischen Eigen- 
schaften nicht berucksichtigt werden, was sich von dem Fall unterscheidet, bei dem die Luftelektrode oder die Brenn- 
stoffelektrode die Stutzschicht darstellen. Als eine Folge davon wird es leichter, den Wamieausdehnungskoemzienten 
zwischen der Stutzschicht und dem Verbindungselement einzustellen. 50 

Im folgenden wird die vorliegende Erfindung unter Bezugnahme auf speziellere Beispiele beschrieben. 

Beispiel 1 

Lanthanoxid, Strontiumkarbonat, Mangankarbonat, Zirkonoxid, Yttriumoxid und Nickeloxid werden als die Aus- 55 
gangsrohstoffe vorbereitet. 

Ein Pulver aus der Mischung von Nickeloxid und Zirkonoxid, dem 8 Mol-% Yttriumoxid hinzugefugt wird, wird als 
das Material fur die Brennstoffelektrode aus den Ausgangsrohmateri alien hergestellt. Ein Bindemittel (Polyvinylbutyral- 
Bindemittel) und eine geeignete Menge an Losungsmittel (Ethanol und Toluol) werden dem Pulver hinzugefugt, um ei- 
nen Brei zu erhalten, und eine Grunfolie fur die Brennstoffelektrode wird mit einer Dicke von 50 um aus dem Brei unter 60 
Verwendung des Rakelverfahrens hergestellt. Die Grunfolie wird auf die Abmessungen von 160 mm (in der Lange) x 
1 60 mm (in der Querrichtung) zugeschnitten. 

Dann wird ein Zirkonoxid-Pulver, dem 8 Mol-% Yttriumoxid hinzugefugt worden sind aus den Anfangsrohmateria- 
lien als das Material fiir den Festelektrolytfilm hergestellt. Das Bindemittel und das Losungsmittel werden dem Pulver in 
einer geeigneten Menge hinzugefugt, um den Brei in einer ahnlichen Weise zu erhalten, wie dies bei der Grunfolie fur die 65 
Brennstoffelektrode durchgefuhrt worden ist, und die Grunfolie fiir den Festelektrolytfilm wird mit einer Dicke von 
50 urn aus dem Brei unter Verwendung des Rakelverfahrens hergestellt. Die Grunfolie wird langs und quer auf die glei- 
chen Abmessungen zugeschnitten wie die Grunfolie fur die Brennstoffelektrode. 
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Ein Pulver aus La a7 Sr (U Mn03 wird aus den An fangs rohmateri alien als das Material fur die Luftelektrode und das Ma- 
terial fur die Sarnmelschicht vorbereitet. Das Bindemittel und das Losungsmittel werden dem Pulver in einer geeigneten 
Menge hinzugefugt, urn den Brei in ahnlicher Weise zu erhalten, wie dies fur die Griinfolie fur die Brennstoffeiektrode 
geschehen ist, und Grunfolien fur die Luftelektrode und die Sarnmelschicht werden mit einer Dicke von 100 urn aus dem 
5 Brei unter Verwendung des Rakelverfahrens hergestellt und in der Langsrichtung und in der Querrichtung auf die glei- 
chen Abmessungen zurechtgeschnitten wie die Griinfolie fur die Brennstoffeiektrode. 

Ein Zirkonoxid-Pulver, dem 3 Mol-% Yttriumoxid hinzugefugt wurden, wird aus den Ausgangsrohstoffen als das Ma- 
terial fur die Stutzschicht hergestellt. Das Bindemittel und das Losungsmittel werden dem Pulver in einer geeigneten 
Menge hinzugefugt, um den Brei in einer ahnlichen Weise zu erhalten, wie dies rlir die Grunfolie fur die Brennstoffelek- 

10 trode erfolgt ist, und eine Grunfolie fur die Stutzschicht wird mit einer Dicke von 200 urn aus dem Brei unter Verwen- 
dung des Rakelverfahrens hergestellt, und die Grunfolie wird langs und quer auf die gleichen Abmessungen zurechtge- 
schnitten wie die Grunfolie fur die Brennstoffeiektrode. AuBerdem werden Durchgangsbohrungen mit einem Durchmes- 
ser von etwa 3 mm in der Dickenrichtung der Hauptflache der Griinfolie fur die Stutzschicht ausgestanzt, wobei deren 
Umfangskantenteil intakt gelassen wird und die Umfangsendteile der Bohrungen in einem Abstand von 1 mm voneinan- 

15 der gehalten werden. 

Die jeweiligen Grunfolien werden in der Reihenfolge der Brennstoffeiektrode 1, des Festelektrolytfllms 2, der Luft- 
elektrode 3, der Stutzschicht 5 mit Bohrungen 7, die in der Dickenrichtung ausgebildet sind, und der Sarnmelschicht 6 
aufeinandergestapelt, um den Laminatkorper zu bilden, wie in der teil weise auseinandergezogenen perspektivischen An- 
sicht in Fig. 5 gezeigt ist. 

20 Eine bruchstuckartige Schnittansicht ist in Fig. 6 gezeigt, die entlang der Linie A-A aufgenommen ist, die durch den 
mittleren Teil der Bohrung 7 in der Stutzschicht 5 in der teilweise auseinandergezogenen perspektivischen Ansicht in 
Fig. 5 wandert. 

Dann wird der Reihe nach der laminierte Korper in einem Plastikbeutel plaziert, dem Beutel wird die Luft abgesaugt, 
um einen Unterdruckzustand herzustellen, und der laminierte Korper wird unter Verwendung einer warmen hydrosta- 

25 tischen Presse (im folgenden kurz "Hydropresse" genannt) gepreBt, urn den laminierten Korper zu bilden, der in Fig. 3 
gezeigt ist. Bei dem vorliegenden Ausfuhrungsbeispiel wird fur die Luftelektrode 3 und die Sarnmelschicht 6 ein ubli- 
chcs Elcktrodcnmatcrial (La^Sr^ MnOj) vcrwcndct, und aufgrund der Druckbcaufschlagung bcim Prcsscn mit der 
warmen Hydropresse wird das Elektrodenmaterial in die Bohrungen (die Teile zwischen den gestrichelten Linien) in der 
Stutzschicht 5 ausgehend von der Luftelektrode 3 und der Sarnmelschicht 6 oberhalb und unterhalb der Stutzschicht 5 

30 eingefullt, und als eine Folge davon wird die Luftelektrode 3 elektrisch mit der Sarnmelschicht 6 durch die Bohrungen in 
der Stutzschicht 5 verbunden. 

Dann wird der gepreBte laminierte Korper aus dem Plastikbeutel herausgenommen und 2 Stunden lang bei einer Tern- 
peratur von 1300°C gebacken, um einen Sinterkorper zu erhalten. 

35 Beispiel 2 

Die Grunfolien, die jeweils fur die Brennstoffeiektrode, den Festelektrolytfilm, die Luftelektrode und die Stutzschicht 
verwendet werden, werden in ahnlicher Weise wie beim Beispiel 1 hergestellt. 

Genauer gesagt werden Lanthanoxid, Strontiumkarbonat, Mangankarbonat, Zirkonoxid, Yttriumoxid und Nickeloxid 
40 jeweils als die Ausgangsrohmaterialien vorbereitet. Ein Pulver wird aus den Ausgangsrohstoffen hergestellt, das Binde- 
mittel und das Losungsmittel werden dem Pulver hinzugefugt, um einen Brei zu erhalten, und die Grunfolie (50 um 
Dicke) fur die Brennstoffeiektrode, die Grunfolie (50 pm Dicke) fur den Festelektrolytfilm, die Grunfolie (100 um 
Dicke) fur die Luftelektrode, und die Grunfolie (200 um Dicke) fur die Stutzschicht werden jeweils hergestellt. 

Die jeweils erhaltenen Grunfolien werden wie beim Beispiel 1 auf Abmessungen von 160 mm (in der Langsrichtung) 
45 x 160 mm (in der Querrichtung) zugeschnitten. 

Locher von etwa 3 mm Durchmesser werden in der Dickenrichtung der Hauptflache der Grunfolie fur die Stutzschicht 
von ihren Umfangskanten aus nach innen gerichtet ausgestanzt, und die Umfangsendteile der Locher werden in einem 
Abstand von 1 mm entfernt voneinander gehalten. 

Die jeweiligen Grunfolien werden in der Reihenfolge der Brennstoffeiektrode 1, des Festelektrolytfllms 2, der Luft- 
50 elektrode 3 und der Stutzschicht 5, die die Bohrungen bzw. Locher aufweist, die in der Dickenrichtung ausgebildet sind, 
aufeinandergestapelt, um den laminierten Korper zu bilden, wie in der teilweise auseinandergezogenen perspektivischen 
Ansicht von Fig. 7 gezeigt ist, und der laminierte Korper wird 2 Stunden lang bei der Temperatur von 1300°C gebacken, 
um einen Sinterkorper zu erhalten. 

Fig. 8 ist eine bruchstuckartige Schnittansicht des Sinterkorpers, die entlang der Linie B-B aufgenommen ist, die sich 
55 durch den mittleren Teil der Locher 7 in der Stutzschicht 5 in der teilweise auseinandergezogenen perspektivischen An- 
sicht von Fig. 7 erstreckt. 

Das gleiche Pulver aus LaojSro^MnOswie bei dem Material fur die Luftelektrode wird als das Material fUr die Sarn- 
melschicht hergestellt, und ein Losungsinittel wird dem Pulver hinzugefugt, um die Paste des Elektrodenmaterials fur die 
Sarnmelschicht herzustellen. 

60 Die Paste des FJektrodenmaterials fur die Sarnmelschicht. wird im Siebdruckverfahren auf der Oberflache der Stutz- 
schicht des vorher erhaltenen Sinterkorpers aufgebracht, um die Sarnmelschicht mit einer Dicke von 100 um zu bilden, 
und dann wird die Sarnmelschicht getrocknet und anschlieBend gebacken. 

Fig. 4 ist eine bruchstuckartige Schnittansicht der Sarnmelschicht, die auf der Oberflache der Stutzschicht ausgebildet 
und gebacken wird. Bei dem vorliegenden Ausfuhrungsbeispiel wird ein ailgemein ubiiches Elektrodenmaterial 

65 (Lao,7Sro.3Mn0 3 ) fur die Luftelektrode 3 und die Sarnmelschicht 6 benutzt, und aufgrund des Aufbringens der Paste des 
Elektrodenmaterials fur die Sarnmelschicht auf der Oberflache der Stutzschicht durch das Siebdruckverfahren wird das 
Elektrodenmaterial in die Locher (die Teile zwischen den gestrichelten Linien) in der Stutzschicht 5 gefullt, und als eine 
Folge davon wird die Luftelektrode 3 elektrisch mit der Sarnmelschicht 6 durch die Locher in der Stutzschicht 5 verbun- 
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Bei dem vorliegenden Ausfuhrungsbeispiel ist das Elektrode nmaterial (Lao^SrcuMnC^), das in die Locher in den 
Stutzschichten 5 gefullt wird, durchlassig, und das Luftgas kann in einer ahnlichen Weise wie bei der porosen Luftelek- 
trode 3 und der porosen Sanimelschicht 6 hindurchdringen. ? 

Bei dem vorliegenden Ausfuhrungsbeispiel wird die Stutzschicht mit einer Flache von 256 cm- (Abmessungen: 
160 mm (langs) x 160 mm (quer)) und einer Dicke von 200 um hergestellt, und Zirkonoxid, dem 3 Mol-% Yttriumoxid 
hinzugefugt wurden, wird als ein Material mit einer hohen Festigkeit verwendet. Somit kann selbst dann, wenn die Fla- 
che der Stutzschicht noch bis auf 400 cm 2 erhoht wird, die Dicke auf etwa 500 um gedruckt werden. 

AuBerdem werden, wie bei dem vorliegenden Ausfuhrungsbeispiel angegeben ist, keine elektrischen Eigenschaften in 
der unabhangigen Stutzschicht benotigt, da sie nicht als Elektrode verwendet wird, und wenn z.B. A1 2 0 3 etc. zu der 
Stutzschicht aus TKh hinzugefugt wird, die 3 Mol-% Y 2 0 3 enthalt, das eine ausgezeichnete Festigkeit aufweist, konnen 
die Festigkeit der Stutzschicht und der Warnieausdehnungskoefrlzient weiter verbessert werden. 

Vergleichsbeispiel 1 

Die Struktur des stutzenden Filmsystems, bei dem die Luftelektrode die Stutzschicht ist, wird als ein Vergleichsbei- 
spiel 1 hergestellt. Das gleiche Material mit der gleichen Dicke wie bei den Beispielen 1 und 2 wird fur die Brennstoff- 
elektrode und den Festelektrolytfilm verwendet, wahrend eine Luftelektrode dicker als die der Ausfuhrungsbeispiele 1 
und 2 ausgebildet wird, um eine Stutzfestigkeit, die equivalent zu der der Beispiele 1, 2 ist, bei denen die unabhangige 
Stutzschicht verwendet wird, mit dem gleichen Material vorzusehen, wie es bei den Beispielen 1 und 2 verwendet wor- 
den ist. 

Genauer gesagt wird das Vergleichsbeispiel hergestellt, indem die jeweiligen Grunfolien fur die Brennstoff elektrode 
(50 um Dicke), fur den Festelektrolytfilm (50 pm Dicke), fur die Luftelektrode (1000 um Dicke) und fur die Sanimel- 
schicht (10 pm Dicke) in der gleichen Weise hergestellt werden wie diejenigen von Beispiel 1 . Bei der Struktur des Ver- 
gleichsbeispiels ist die Luftelektrode ausreichend dick, und somit wird eine Griinfolie fur die Sammelschicht verwendet, 
die dunner (10 um Dicke) als die vom Beispiel 1 isL. 

Die Grunfolien werden in der Rcihcnfolgc der Brennstoffelektrode, des Fcstclcktrolytfilms, der Luftelektrode und der 
Sammelschicht laminiert, um den Laminatkorper zu bilden, der laminierte Korper wird in einen Plastikbeutel gesteckt, 
dem Beutel wird die Luft abgesaugt, um einen Vakuumzustand herzustellen, und der laminierte Korper wird unter Ver- 
wendung der warrnen Hydropresse gepreBt. 

Dann wird der gepreBte Laminatkorper aus dem Plastikbeutel herausgenommen und 2 Stunden lang bei der Tempera- 
tur von 1300°C gebacken, um einen Sinterkorper zu erhalten. 

Fig. 9 ist eine bruchstiickartige Schnittansicht des erhaltenen Sinterkorper, in der 1 die Brennstoffelektrode bezeich- 
net, 2 den Festelektrolytfilm bezeichnet, 3 die Luftelektrode bezeichnet, und 6 die Sammelschicht bezeichnet. 

Vergleichsbeispiel 2 

Als ein Vergleichsbeispiel 2 wird die Struktur des selbstandig stehenden Filmsystems hergestellt, bei dem der Fest- 
elektrolytfilm die Stutzschicht ist. Das gleiche Material mit der gleichen Dicke wie bei den Beispielen 1 und 2 wird fur 
die Brennstoffelektrode verwendet, wahrend eine Griinfolie fur den Festelektrolytfilm dicker als diejenigen der Beispiele 
1 und 2 hergestellt wird, um die Stutzfestigkeit vorzusehen, die Equivalent zu der der Beispiele 1 und 2 ist, die die unab- 
hangige Stutzschicht aufweisen. Die Luftelektrode ist so dick wie die Brennstoffelektrode. 

Genauer gesagt werden die jeweiligen Grunfolien fur die Brennstoffelektrode (50 pm Dicke), fur den Festelektrolyt- 
film (200 um Dicke), fur die Luftelektrode (50 um Dicke) und fur die Sammelschicht (10 um Dicke) in einer ahnlichen 
Weise wie die von Beispiel 1 hergestellt. 

Die Grunfolien werden in der Reihenfolge der Brennstoffelektrode, des Festelektrolytfilms, der Luftelektrode und der 
Sammelschicht laminiert, um den laminierten Korper zu bilden, der laminierte Korper wird in einen Plastikbeutel ge- 
steckt, dem Beutel wird die Luft abgesaugt, um einen Vakuumzustand herzustellen, und der Laminatkorper wird unter 
Verwendung der wannen Hydropresse gepreBt. 

Dann wird der gepreBie laminierte Korper aus dem Plastikbeutel herausgenommen und 2 Stunden lang bei der Tem- 
peratur von 1300°C gebacken, um einen Sinterkorper zu erhalten. 

Fig. 10 ist eine bruchstiickartige Schnittansicht des erhaltenen Sinterkorpers, in der 1 die Brennstoffelektrode bezeich- 
net, 2 den Festelektrolytfilm bezeichnet, 3 die Luftelektrode bezeichnet, und 6 die Sammelschicht bezeichnet. 

Die jeweiligen Herstellungskonditionen der Brennstoffelektrode, des Festelektrolytfilms, der Luftelektrode, der Stutz- 
schicht und der Sammelschicht sind in Tabelle 1 fur das Beispiel 1, das Beispiel 2, das Vergleichsbeispiel 1 und das Ver- 
gleichsbeispiel 2 zusamniengelaBt. 
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Tabelle 1 





Dicke (Mm) 


Gestutztes Filmsystem 


Selbstandig 
stehendes 
Filmsystem 


Beispiel 1 


Beispiel 2 


Vergleichs- 
beispiel 1 


Vergleichs- 
beispiel 2 


Brennstoffelektrode 


50 


50 


50 


50 


Festelektrolytfilm 


50 


50 


50 


200 


Luftelektrode 


100 


100 


1000 


50 


Stutzschicht 


200 


200 


0 


0 


Sammelschicht 


100 


100 


10 


10 


Gesamt 


500 


500 


1110 


310 



20 Wie aus Tabelle 1 ersichtlich wird, betragt die Dicke der Luftelektrode, die im Vergleichsbeispiel 1 auch als die Stutz- 
schicht verwendet wird, 1000 um, wahrend die Dicke der Luftelektrode, die von der unabhangigen Stutzschicht getragen 
wird, in den Beispielen 1 und 2 bei 100 um liegt, was 1/10 der Dicke der Luftelektrode des Vergleichsbeispiels 1 darstellt, 
und die gesamte Dicke (einschlieBlich der Dicke von 200 um der Stutzschicht) betragt 300 pm und eine Dicke von 1/3 
oder weniger als die der Luftelektrode des Vergleichsbeispiels 1. Die gesamte Dicke wird 500 um, einschlieBlich der 

25 restlichen Komponenten, d. h. des Festelektrolytfilms von 50 um, der Brennstoffelektrode von 50 um, und der Sammel- 
" elektrode von 100 was die Halfte oder weniger der gesaniten Dicke von 1110 um des'Vergleicnsbeispiels l darstellt. 
Vcrglichcn mit der Gcsamtdickc von 310 um bcim Vergleichsbeispiel 2 crhoht sich die Gcsamtdickc bci den Beispielen 1 
und 2 auf 500 urn. Aber bei den Beispielen 1 und 2 kann die Dicke des Festelektrolytfilrns von 200 um wie beim Ver- 
gleichsbeispiel 2 auf 50 um reduziert werden, und der Innenwiderstand der Zelle wird unterdruckt und die Zellenleistung 

30 wird verbesseru 

Die Sammelschicht vermittelt den Kontakt zwischen der Elektrode und einem Verbindungselement (in der Figur nicht 
angegeben) und ist vorgesehen, um den Verlust an Strom zu unterdriicken, der in der Elektrodenflache flieBt, wenn der 
Strom, der in der Nahe des Mittelpunkts des GasfluBdurchgangs erzeugt wird, in der Querrichtung der Elektrodenflache 
flieBt. Im Falle des vorliegenden Ausfuhrungsbeispiels ist die Luftelektrode nur 100 um dick, und der Widerstand wird 

35 erhoht, wenn Elektronen flieBen. Die Sammelschicht ist vorgesehen, um mit dem erhohten 'Widerstand fertig zu werden 
und die Elektrode mit dem Verbindungselement zu verbinden, weil die unabhangige Stutzschicht zwischen der Elektrode 
und dem Verbindungselement vorhanden ist. Im Falle der Struktur des Vergleichsbeispiels 1 ist keine unabhangige Stutz- 
schicht vorgesehen, und der Widerstand ist klein, weil die Luftelektrode 1000 um dick ist, und es gibt einige Falle, bei 
denen keine Sammelschicht vorgesehen ist. Die Durchlassigkeit jeder Luftelektrode und jeder Sammelschicht bei den 

40 beispielhaften Ausfuhrungsbeispielen und den Vergleichsbeispielen 1 und 2 wird auf etwa 40% festgelegt. 

Bei den beispielhaften Ausfuhrungsbeispielen ist die Stutzschicht auf der Luftelektrodenseite angeordnet, aber unge- 
achtet dessen kann die Stutzschicht bei der vorliegenden Erfindung auch auf der Brennstoffelektrodenseite angeordnet 
werden. AuBerdem konnen die Stutzschicht 5, die Locher aufweist, und die Sammelschicht 6 jeweils auf der Seite der 
Brennstoffelektrode 1 und der Seite der Luftelektrode 3 quer zum Festelektrolytfilm 2 angeordnet werden, wie in der 

45 bruchstuckartigen Schnittansicht von Fig. 1 1 gezeigt ist, und die Brennstoffelektrode 1 und die Sammelschicht 6 bzw. die 
Luftelektrode 3 und die Sammelschicht 6 sind durch die Locher in der Stutzschicht 5 elektrisch miteinander verbunden. 
Der Samrnelkorper mit einer solchen Struktur kann in den vorliegenden Ausfuhrungsbeispielen durch jedes bekannte 
Verfahren des Griinfolien systems und des Elektrodenmaterialpastensy stems hergestellt werden. 

Die Dicke der Festelektrolyt-Brennstoffzelle des gestutzten Filmsystems kann im Vergleich zu der Struktur, bei der die 

50 herkommliche Luftelektrode oder Brennstoffelektrode die Stutzschicht ist, auf die Halfte oder weniger reduziert werden. 
Somit kann das Volumen der Festelektrolyt-Brennstoffzelle reduziert werden, um einen Beitrag zur Miniaturisierung der 
Zelle zu leisten, und die damit zusammenhangenden Materialkosten konnen ebenfalls reduziert werden. 

Verglichen mit dem selbstandig stehenden Filmsystem, bei dem der Festelektrolytfilm die Stutzschicht ist, kann eine 
ahnliche Stutzfestigkeit erzielt werden, die Dicke des Festelektrolytfilms kann reduziert werden, und der Innenwider- 

55 stand der Zelle kann gesteuert werden. 

Bei der vorliegenden Erfindung stellt keine der Elektroden des dreischichtigen Films die Stutzschicht dar, sondern es 
wird eine unabhangige Stutzschicht verwendet, und die elektrischen Eigenschaften der Luftelektrode oder der Brenn- 
stoffelektrode werden aufgrund dieser Struktur nicht beeintrachtigt. Somit kann der Warmeausdehnungskoeffizient pro- 
blemlos reguliert werden, wenn das Verbindungselement gegenuber der Luftelektrode oder der Brennstoffelektrode des 

60 dreischichtigen Films angeordnet wird. 

AuBerdem kann die Luftelektrode oder die Brennstoffelektrode elektrisch mit der Sammelschicht verbunden werden, 
indem das Elektrodenmaterial der Luftelektrode, der Brennstoffelektrode oder der Sammelschicht in die Locher gefiillt 
wird, die in der Stutzschicht durch ein relativ einfaches Herstellungsverfahren ausgebildet worden sind. 

Es sind zwar bevorzugte Ausfuhrungsbeispiele der Erfindung often b art worden, aber verse hiedene Arten der Durch- 

65 fuhrung der hier offenbarten Grundsatze werden als im Rahmen der nachfolgenden Anspriiche liegend betrachtet. Des- 
halb ist es selbstverstandlich, daB der Rahmen der Erfindung nicht eingeschrankt werden soil, mit Ausnahme dessen, was 
in den Anspriichen festgelegt ist. 
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Patentanspriiche 

1. Festelektrolyt-Brennstofrzelle mit 

einem dreischichtigen Film, bei dem ein Luftelektrodenfilm auf einer Oberflache eines Festelektrolytfilms angeord- 
net ist nnd ein Brennstoffelektrodenfilm auf der anderen Flache des Festelektrolytfilms angeordnet ist, 
einer Stutzschicht, die erste und zwei Oberflachen und mindestens eine Bohrung aufweist, die in der Dickenrichtung 
der Hauptflache der Stiitzschicht ausgebildet ist, wobei die erste Oberflache mit einem Elektrodenfilm des drei- 
schichtigen Films verbunden ist, und 

einer Sammelschicht, die mit der zweiten Oberflache der Stiitzschicht verbunden ist, 

dadurch gekennzeichnet, daB die Sammelschicht durch die Bohrung elektrisch mit der Elektrode verbunden ist, 
die mit der ersten Flache verbunden ist. 

2. Festelektrolyt-Brennstoffzelle nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB die Stiitzschicht eine Vielzahl von 
Bohrungen enthalt, und daB die Sammelschicht elektrisch durch eine Vielzahl derBohrungen mit der Elektrode ver- 
bunden ist, die mit der ersten Oberflache verbunden ist. 

3. Festelektrolyt-Brennstoffzelle nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB die erste Oberflache mit dem 
Luftelektrodenfilm des dreischichtigen Films verbunden ist. 

4. Festelektrolyt-Brennstoffzelle nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB die Sammelschicht durch die 
Bohrung hindurch elektrisch mit der Elektrode, die mit der ersten Oberflache verbunden ist, mittels eines Abschnitts 
zumindest entweder der Sammelschicht oder der Elektrode verbunden ist, der sich in die Bohrung erstreckt. 

5. Festelektrolyt-Brennstoffzelle nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB die Sammelschicht mit der Elek- 
trode, die mit der ersten Oberflache verbunden ist, durch die Bohrung mittels eines elektrisch leitenden Materials, 
das in der Bohrung angeordnet ist, elektrisch verbunden ist. 

6. Festelektrolyt-Brennstoffzelle nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB die erste Flache mit dem Brenn- 
stoffelektrodenfilm des dreischichtigen Films verbunden ist. 

7. Festelektrolyt-Brennstoffzellenstapel, der eine Vielzahl von Brennstoffzellen nach Anspruch 2 umfaBt, dadurch 
gekennzeichnet, daB mindestens zwei nebeneinanderliegende Brennstoffzellen ein Verbindungseleinenl umschlie- 
Bcn. 

8. Festelektrolyt-Brennstoffzellenstapel, der eine Vielzahl von Brennstoffzellen nach Anspruch 1 umfaBt, dadurch 
gekennzeichnet, daB mindestens zwei nebeneinanderliegende Brennstoffzellen ein Verbindungselemenrumschlie- 
Ben. 

9. Festelektrolyt-Brennstoffzellen-Herstellungsverfahren, 
gekennzeichnet durch: 

das Vorsehen eines dreischichtigen Films, bei dem sich ein Luftelektrodenfilm auf einer Oberflache eines Festelek- 
trolytfilms befindet, und sich eine Brennstoffelektrode auf der anderen Oberflache des Festelektrolytfilms befindet, 
das Vorsehen einer Stiitzschicht, die erste und zweite Oberflachen und mindestens eine Bohrung in der Dickenrich- 
tung der Hauptflache davon aufweist, das Anordnen der ersten Oberflache der Stutzschicht auf einer Elektroden- 
filmoberflache des dreischichtigen Films, 

das Anordnen einer Sammelschicht auf der zweiten Oberflache der Stutzschicht, urn dadurch einen vielschichtigen 
Korper zu bilden, und 

das Laminieren des Korpers unter Druck, um eine elektrische Verbindung zwischen der Elektrode und der Sammel- 
schicht durch die Bohrungen zu errichten. 

10. Festelektrolyt-Brennstoffzellen-Herstellungsverfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Stutzschicht eine Vielzahl von Bohrungen enthalt und eine elektrische Verbindung durch eine Vielzahl dieser Boh- 
rungen hergestellt wird. 

11. Festelektrolyt-Brennstoffzellen-Herstellungsverfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, daB die er- 
ste Oberflache mit dem Luftelektrodenfilm des dreischichtigen Films verbunden ist. 

12. Festelektrolyt-Brennstoffzellen-Herstellungsverfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, daB die 
elektrische Verbindung durch die Bohrung errichtet wird, indern bewirkt wird, daB sich mindestens ein Abschnitt 
zumindest entweder der Sammelschicht oder der Elektrode in die Bohrung erstreckt. 

13. Festelektrolyt-Brennstoffzellen-Herstellungsverfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, daB die 
elektrische Verbindung durch die Bohrung dadurch errichtet wird, daB ein elektrisch leitendes Material vorgesehen 
wird, das sich in der Bohrung befindet. 

14. Festelektrolyt-Brennstoffzellen-FIerstellungsverfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet daB die er- 
ste Oberflache mit dem Brennstoffelektrodenfilm des dreischichtigen Films verbunden ist. 

15. Festelektrolyt-Brennstoffzellen-Herstellungsverfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet daB der ge- 
schichtete Film gebacken wird, bevor die Sammelschicht auf der zweiten Oberflache angeordnet wird. 

16. Festelektrolyt-Brennstoftzellen-Herstellungsverfahren nach Anspruch 15, dadurch gekennzeichnet, daB eine 
elektrisch leitende Paste vor dem Backen in die Bohrungen eingefuhrt wird. 
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